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Entscheidung der Priifungsabteilung 009
Patentamtsvom 15.11.1983 , mit der die euro-
pdische Patentanmeldung Nr. 80101006.7  aufgrund des Arti-
kels 97 (1) EPO zuriickgewiesen worden ist.

des Europdischen

SACHVERHALT UND ANTRAGE

I. Die am 29. Februar 1980 eingegangene und am 17. Sep-
tember 1980 verdffentlichte europiische Patentanmeldung
80 101 006.7 mit der Verdffentlichungsnummer 0 015 514,
fiir welche die Prioritdt der Voranmeldung in der Bundes-
republik Deutschland vom 3. Md&rz 1979 in Anspruch genommen
wird, wurde durch die Entscheidung der Priifungsabteilung
21.07.009 des Europdischen Patentamts vom 15. November 1983

zuriickgewiesen.

Der Entscheidung liegen die urspriinglichen Anspriiche fol-

gender Fassung zugrunde:

"l. Verfahren zur Herstellung reiner optisch aktiver terti-
drer Phosphine durch Spaltung der entsprechenden racemi-

schen Verbindungen, dadurch gekennzeichnet, daB8 man

- die Phosphine zundchst in an sich bekannter Weise in die
entsprechenden Phosphinoxide iiberfiihrt,

- die so erhaltenen racemischen Gemische der Phosphinoxide
nach den Prinzipien der Enantiomerentrennung iiber stereo-
mere Verbindungen in organischer L&sung mit einem optisch
reinen Isomeren einer an den alkocholischen Hydroxylgrup-
pen mono- oder bisacylierten Weins&dure umsetzt,

- die in dem Ldsungsmittel schwerer 1ldsliche diastereomere
Verbindung abtrennt,

- das Weins&urederivat mittels einer Base von der erhalte-
nen reinen diastereomeren Verbindung wieder abspaltet
und

~ die so erhaltenen optisch reinen oder bereits weitgehend
optisch reinen Phosphinoxide in an sich bekannter Weise

wieder zu den Phosphinen reduziert.
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2. Alternative Ausfilhrungsform des Verfahrens gemdB An-

spruch 1, dadurch gekennzeichnet, das8 man von racemischen

Phosphinoxiden ausgeht, die auf anderem Wege als iiber die

entsprechenden (D,L)~Phosphine hergestellt worden sind.

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dag

man es auf die Spaltung von trans-(D,L)-2,3-Bis-~{(diphenyl-
phosphinoxido)-bicyclo 2,2,1 hept-5-en anwendet.

4. Verfahren nach den Anspriichen 1 bis 3, dadurch gekenn-
zeichnet, daB man als Spaltreagenz (D)- bzw. (L)-Dibenzoyl-

weinsdure verwendet.

5. trans-{(D)-2, 3-Bis{diphenylphosphinoxido)~bicyclo-
[2,2,1]—hept—5—en

6. trans-(L)-2, 3-Bis({diphenylphosphinoxido)~-bicyclo-
[2,2,1]—hept—5—en

7. Racemisches trans-2, 3-Bis(diphenylphosphino)-bicyclo-
[2.2,1}hept-5-en

8. trans-(D)-2,3-Bis(diphenylphosphino)-bicyclo-{2,2,1]-
hept-5-en

9. trans-(L)-2,3-Bis(diphenylphosphino)-bicyclo- [2, 2,1}~
hept-5-en

10. Verfahren zur stereospezifischen Hydrierung prochiraler
olefinisch unges#ttigter Verbindungen mittels Wasserstoff
und Katalysatoren des Typs
r
Z°(PRy) /L

m- n/ Ar
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II.

wobei Z ein Metall der VIII. Gruppe des Periodensystems
ist, PR3 ein tertidres Phosphin, L einen sonstigen Ligan-
den und A ein Anion in der der Wertigkeit r des Zentralato-
mes entsprechende Anzahl bedeuten, n einen Wert von 1~-m hat
und m die Gesamtwertigkeit in bezug auf die Liganden am
Zentralatom Z ist, in an sich bekannter Weise, dadurch ge-

kennzeichnet, daB man als Phosphin PR, ein optisch reines
Isomeres gemdf den Anspriichen 8 bzw. verwendet.

11. Verfahren zur stereospezifischen Hydroformylierung pro-~
chiraler olefinisch unges&dttigter Verbindungen mit Wasser-

stoff und Kohlenmonoxid und Katalysatoren des Typs

/A

r
z /(PR3)n/Lm—n T

wobei Z ein Metall der VIII. Gruppe des Periodensystems
ist, PR3 ein tertidres Phosphin, L einen sonstigen Ligan-
den und A ein Anion in der der Wertigkeit r des Zentralato-
mes entsprechenden Anzahl bedeuten, n einen Wert von 1l-m
hat und m die Gesamtwertigkeit in bezug auf die Liganden am
Zentralatom Z ist, in an sich bekannter Weise, dadurch ge-
kennzeichnet, daB8 man als Phosphin PR3 ein optisch reires

Isomeres gemdB den Anspriichen 8 bis 9 verwendet."

In der Entscheidung iiber die Zuriickweisung wird die Patent-
fdhigkeit der Anspriiche 1 - 4 ausdricklich anerkannt, je-
doch die erfinderische Tdtigkeit des auf die Anspriiche

5 - 11 gerichteten Gegenstandes verneint.

Die DE-A-2 161 200 (1) beziehe sich auf optisch aktive
zweibindige Liganden, die in der die beiden Donor-Atome
verbindenen Kohlenwasserstoffkette asymmetrische Kohlen-
stoffatome enthielten. Solche Liganden seien zur Herstel-

lung von Komplexen von {bergangsmetallen geeignet, die sich
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ihrerseits als verbesserte Katalysatoren bei der asymmetri-
schen Synthese erwiesen. In dieser Entgegenhaltung werde
als Ligand auch das 2, 3-Bis{diphenylphosphino)-bicyclo-
[2,2,¥Iheptan genannt, nachfolgend als Renorphos bezeich-
net. Hiervon unterschieden sich die erfindungsgem&dBen Li-

ganden nur geringfiigig.

Nach Meinung der Priifungsabteilung sei die entgegengehalte-
ne Verbindung Renorphos durch die Angabe ihrer Formel und
die Andeutung eines Herstellungsverfahrens in Seite 5, Ab-
satz 4 genligend offenbart, um fiir den Fachmann herstellbar
zu sein. Die Anmelderin habe keine konkreten Angaben ge-
macht, daB diese Verbindung nicht erhdltlich sei.

Zusdtzlich gehe aus der vom Erfinder verBffentlichten Fach-
literatur (letztes Dokument des Recherchenberichts Refe-
renznnummer 6) hervor, daB vor dem Prioritdtsdatum der An-
meldung ein Dokument veréffentliChtkurde, das die Herstel-
lung von trans—2,3—Bis(diphenylphosphinoxido)—bicyclo[2,2,{
hept~5-en, nachfolgend als Norphos O bezeichnet, beschrei-
be. Diese Verbindungen kdnnten mittels Reduzierung und

Hydrierung leicht in Renophos umgewandelt werden.

Da wdhrend der Verwendung von Norphos, d.h. dem sauerstoff-
freien Norphos O in einer Hydrierung mit Sicherheit dessen
Doppelbindung hydriert werde, wodurch Renophos entstehe,

bestehe kein Unterschied in der katalytischen Wirkung die-

ser 'Verbindungen.

Dag anmeldungsgemdB bestimmte optische Isomeren beansprucht
werden, konne nichts zur erfinderischen Tdtigkeit beitra-

gen, da das vorher genannte Hydrierungsverfahren, wie all-
gemein bekannt und wie auch in (1) erwdhnt (Seite 5, 4. Ab-

satz), nur mit reinen, optisch aktiven Phosphinen durchge-

AT

III.

filhrt werde, wobei die Konfiguration des Endprodukts von
der Konfiguration des Phosphins bestimmt werde. Der Gegen-
stand von (1) sei daher nicht auf die Angabe von Renorphos
beschrinkt, sondern schlieBe auch deren Isomeren ein. Zur
Begriindung der erfinderischen Tédtigkeit der ammeldungsge-
miBen Stoffe habe es daher entsprechender Versuche mit
einem Enantiomeren von Renorphos als Vergleichssubstanz be-

durft.

Gegen diese Entscheidung vom 15. November 1983 richtet sich
die am 7. Januar 1984 unter Entrichtung der Beschwerdege-
bithr erhobene und gleichzeitig etwa wie folgt begriindete
Beschwerde: Vergleichsversuche gegeniiber Substanzen, die
erst durch die eigene Erfindung zugidnglich geworden seien,
seien verfehlt. Die Enantiomeren des Renorphos seien weder
aus (1) noch aus (6) N.P. Nesterova et al, Izvest. Akad.
Nauk SSSR, 1974, 2295-2300; englische Ausgabe 1975, Seiten
2210-2214 bekannt:; dem Stand der Technik sei auch kein Hin-
weis darauf zu entnehmen, wie man sie aus aus den Racematen
herstellen kdnne. Die aufgabenhaften Ausfiihrungen im 4. Ab-
satz von Seite 5 gemds8 (1) hdtten nur fiir den Fall einen
Sinn, daB man ein Enantiomeres eines in Renorphos iiberfiihr-
baren bicyclischen Dihalogenalkans zur Ver fligung habe. Wie
ein solches Enantiomeres hergestellt werden kdnne, sei aber

vollig offen.

Die Beschwerdefiihrerin beantragt die Aufhebung des ange-
fochtenen Beschlusses und Patenterteilung letztlich auf der
Grundlage der vorstehend aufgefijhrten Patentanspriiche 1 bis
4 und 8 bis 11, letztere nunmehr 5 bis 8.
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ENTSCHEIDUNGS GRUNDE

Die Beschwerde entspricht den Artikeln 106 bis 108 und Regel
64 EPU; sie ist daher zuldssig.

Beli den geltenden Patentanspriichen handelt es sich um die
urspringliche Fassung; Bedenken formeller Art bestehen daher

nicht.

Die Anmeldung enthilt zwar einen Erfindungskomplex, n&mlich
ein Verfahren zur Racematspaltung tertidrer Phosphine (&n-
spriiche 1 - 4), bestimmte optisch aktive Phosphine (Ansprii-
che 8 und 9, jetzt 5 und 6) sowie deren Verwendung - nach
dem Einbau in Metall-Komplexkatalysatoren - zur Hydrierung
(Anspruch 10, jetzt 7) und Hydroformylierung (Anspruch 11,
jetzt 8); diese Gruppen von Erfindungen sind aber
miteinander

so verbunden, dafi sie eine einzige erfinderische Idee ver-
wirklichen, die darin besteht, daB die bequeme Zug&nglich-
keit der optisch aktiven reinen tertidren Phosphine bestimm-
te asymmetrische Synthesen erleichtert. Als wesentliche Ein-
baukomponente in die Hydrierungs— und Hydroformylierungska-
talysatoren bestehen die Phosphine zugleich den Einheitlich-
keitstest gemds der Entscheidung "Benzylester" (vgl. Amtsbl.
EPA 1983, 274).

Die Patentfihigkeit des Racemattrennungsverfahrens-nach den
Anspriichen 1 bis 4 wurde von der Priifungsabteilung aner-
kannt. Die Kammer schlie8t sich dieser Beurteilung an. Die
Zurickweisung der Anmeldung erfolgt ausschlieBlich deshalb,
weil eine als ijberraschend zu beurteilende Uberlegenheit der
beanspruchten Stoffe nicht durch Versuche gegeniiber einem
diesen strukturell #HuBerst nahekommende Enantiomeren von

Renorphos als bekannter Vergleichssubstanz belegt wurde. Die
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Priifungsabteilung geht zutreffend davon aus, dag sich fiir
Versuche dieser Art nur bekannte Stoffe eignen, die in
struktureller Hinsicht den beanspruchten Stoffen am nichsten
kommen und zugleich herstellbar sind; sie iibersieht aber,
dag ihre Herstellbarkeit aufgrund der Angabe in der Entge-
genhaltung, ggf. unter Hinzunahme allgemeinen chemischen

Fachwissens mdglich sein muB.

Wendet man diesen MaBstab auf das in (1) formelmdBig wieder-
gegebene Renorphos an (S. 3 rechts oben), so stellt weder
die Bezugnahme auf mehrere, nicht niher bezeichnete, dem
Fachmann bekannte Methoden, noch die Empfehlung, zwecks Ver-
meidung einer Racematspaltung bereits optisch aktive Aus—
gangsverbindungen einzusetzen (S. 5 Abs. 4), eine Anweisung
zur Herstellung von optisch aktiven Renorphos dar. Hier
hilft auch die Nennung mdglicher optisch aktivem Ausgangs-—
stoffe, wie Weinsdure, Apfelsidure oder Aminosiuren (S; 5
Abs. 5) sowie eine von D- oder L-Athyltartrat ausgehenden
und im Detail beschriebenen Reaktionsfolge {Beispiele: 1 - 4)
nicht weiter; denn diese ermdglicht auf den ersten Blick
keine Herstellung des bicyclischen Renorphos. Zwar war die~
sen Beispielen das Prinzip der Einfiihrung der Phosphingrup-
pen in entsprechende halogen-oder tosylatsubstituierte Ver-
bindungen mittels Natriumdiarylphosphin zu entnehmen, so dag
sich zwecks Herstellung von optisch aktiven Renorphos:viel—
leicht.eine Ubertragung dieser Reaktion auf ein entsprechend
substituiertes Bicycloalkan angeboten hdtte; dies setzt aber
die Verfiigbarkeit eben dieser Bicycloalkane voraus. Es ist
aber weder ersichtlich noch behauptet worden, da8 solche
Verbindungen aufgrund allgemeinen chemischen Fachwissens

ohne weiteres hergestellt werden k&nnen.

Die Priifungsabteilung glaubt ferner, die Verfligbarkeit des

in (1) genannten, nach den dortigen Angaben gleichwohl nicht
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erhdltlichen Renorphos durch Heranziehen von (6) darlegen zu
konnen. Ob dies iiberhaupt zuldssig ist, braucht hier nicht
entschieden zu werden:; denn obwohl das Norphos O in nachar-
beitbarer Weise angegeben ist (vgl. S. 2212 Formel B und S.
2214 Abs. 6),

aktiven Enantiomeren herzustellen sind. Die Priifungsabtei-

fehlt eine Anweisung, wie hieraus die optisch

lung konnte somit nicht davon ausgehen, daB8 dies mit allge-
meinem chemischen Fachwissen mdglich ist. Daher konnte je-
denfalls hier eine Verschiebung der Beweislast von der Prii-
fungsabteilung auf die Anmelderin nicht eintreten (vgl. S. 4
Ziffer 2, Satz 2 des angefochtenen Beschlusses).

Aus den dargelegten Griinden durfte ein Vergleich der bean-

spruchten Stoffe mit einem Enantiomeren von Renorphos nicht

verlangt werden. 7.
Es ist daher zu priifen, ob die - unstreitig neuen ~-Diphos-
phine nach den Anspriichen 5 und 6, vormals 8 und 9, ange-
sichts des nichstliegenden Standes der Technik mit (1) als
Ausgangspunkt auf erfinderischer Tdtigkeit beruhen. Dort
wurden bereits Komplexe von Ubergangsmetallen mit Liganden
beschrieben, deren beide Donoratome durch eine Kohlenwasser-
stoffkette verbunden sind, die mindestens ein asymmetrisches
C-Atom aufweist (Anspriiche 3 bis 6). Solche Komplexe eignen 8.
sich als Katalysatoren fiir asymmetrische Synthesen, beson-

ders fiir die Hydrierung von C-C~Doppelbindungen (vgl. S. 4,

Z. 3-5 von unten, S. 9 Z.

Anspriiche 7 und 8).

1-6 von unten, Beispiele 6-15 und

Vvon den hierzu eingesetzten und nacharbeitbar beschriebenen
Diphosphin-Liganden kommen die aus den Beispielen 2 und 4
den beiden anmeldungsgem&fB beanspruchten bicyclischen Di-

phosphinen strukturell am ndchsten. Dabei handelt es sich um
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das L- und D-Enantiomere des 2.2-Dimethyl-4.5-bis({diphenyl-

phosphino)-1.3-dioxacyclopentan, nachfolgend als "Diop" be-

Zeichnet.

Die Anmelderin hat bereits am 14.11.1981 einen Versuchsbe-
richt vorgelegt, in dem die asymmetrische Hydrierung von 4
verschiedenen &thylenisch ungesdttigten Carbonsduren unter
Verwendung von Rhodium-Komplexkatalysatoren auf der Basis
von (+)-Norphos (erfindungsgem&B) einerseits und (+)-Diop
(bekannt) andererseits gegeniibergestellt ist. Die Versuchs-
ergebnisse zeigen beim Einsatz der erfindungsgem&dB8en Phos-
phin-Liganden eine Erhdhung der optischen Ausbeute, préziser

des Enantiomereniberschusses zwischen 13 und 22 §.

Ausweislich dieses Versuchsberichts ist die technische Auf-
gabe, die den Phosphinen nach den geltenden Anspriichen 5 und
6 zugrunde liegt, darin zu sehen, Einbaukomponenten fiir Me-
tallkomplexkatalysatoren vorzuschlagen, die eine Verbesse-

rung der optischen Ausbeute bei der Hydrierung ermdglichen.

Zur LOsung hierfiir werden die beiden bicyclischen Diphosphi-

ne D- und L-Norphos bereitgestellt.

Aus
ging
gand

der Sicht der aufgabengemdB anvisierten Verbesserung
von (I) keine Anregung aus, D~ oder L-Norphos als Li-
fir einen Ubergangsmetall-Komplexkatalysator zu verwen-
den, zumal die auf S. 3 und 4 genannten offenkettigen, cyc-
lischen, heterocyclischen und bicyclischen Diphosphine
gleichwertig nebeneinander gestellt sind. DaB es theoretisch
oder empirisch fundierte Zusammenh&nge zwischen der Struktur
solcher Diphosphine und ihrem chiralen Effekt bei der
Rydrierung gibt, die eine Prognose fiir die hier zu betrach-
tende Zielrichtung gestatten, ist weder vorgetragen worden

noch der Kammer bekannt.
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Auch wenn man beriicksichtigt, daB angesichts fehlender Er-
kenntnis iber solche Struktur-Effekt-Zusammenhinge der Fach-
mann darauf angewiesen war, einfach aufs Geratewohl hin zu
experimentieren, widre er nicht auf die Enantiomeren von Nor-
phos gestoBen; die zusdtzliche Kenntnis aus (6) iiber die
Herstellung von Verbindungen wie Norphos-~O hidtte ihn allen-
falls zu Racematen, nicht aber zu den fiir asymmetrische Syn-
thesen einzig wirksamen Enatiomeren von Norphos gefiihrt,
weil - wie bereits ausgefiihrt - fir die Racemattrennung kein
Verfahren zur Verfiligung stand. Versuche in dieser Richtung

waren also nicht nur nicht naheliegend, sondern unmdglich.

Nach alledem ergibt sich, daB die Stoffe nach den Anspriichen
5 und 6 nicht nahelagen, sondern auf erfinderischer Tdtig-
keit beruhen. Gleiches gilt fiir das Hydrierungsverfahren
nach Anpruch 7, das seine Patentfdhigkeit aus der iiberra-
schenden Uberlegenheit der Phosphinkomponente nach den An-
spriichen 5 und 6 der Metallkommplex-Katalysatoren gegeniiber
dhnlichen Phosphin-Liganden bei eben diesem Verfahren be-

zieht.

DaB die Modifikation des Phosphin-Liganden der Katalysator-
komplexe einen dhnlichen chiralen Effekt bei der Hydroformy-
lierung nach Anspruch 8 hervorruft, ist zwar nicht belegt;
bei der Ahnlichkeit zwischen Hydrierung und Hydroformylie-
rung, die durch den Einsatz von Wasserstoff (mit und ohne
Kohlenmonoxid) sowie der gleichen Katalysatoren {vgl. den
Oberbegriff der Anspriiche 7 und 8) ihren Ausdruck findet,

erscheint dies prima facie aber glaubhaft.

Y
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FORMEL DER ENTSCHEIDUNG

wird wie folgt entschieden:

Die Entscheidung der Priifungsabteilung des Europdischen
Patentamts wird aufgehoben.

Die Sache wird an die Vorinstanz zuriickverwiesen mit der
Auflage, ein Europdisches Patent auf der Grundlage der: ur-
spriinglichen Unterlagen mit den am 14. Juli 1984 beantragten

Znderungen zu erteilen.
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